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En el presente trabajo se ha estudiado la naturaleza la naturaleza de la interaccién dipolo-dipolo entre dos

impurezas de Li* en el cristal mixto L1 xKl_xTaO3. Esta interaccion es fuertemente modificada por la alta

polarizabilidad de la red generando una interaccién efectiva muy diferente a la dipolar. El mapeo de estas
energias de interaccién en un modelo tipo vidrio de spin permite concluir que para 0 <x < 2.5% la fase estable de

baja temperatura del Li xKl_xTaO3 es la dipolar vitrea, mientras que para 2.5% < x < 10% es la cuadrupolar

vitrea.

El cristal mixto Li K,  TaO, ha sido investi-
gado en detalle durante los ultimos afios!-2. Esta
caracterizado por una distribucién aleatoria de mo-
mentos dipolares asociados a la posicién fuera de
centro de los iones Li* que ocupan el lugar K*. De-
bido a la alta polarizabilidad de la red huésped
(KTaOs) la interaccién Li-Li se renormaliza gene-
rando una interaccion efectiva que puede tener ca-
racter dipolar, cuadrupolar o ain mas complicado.
Debido a problemas de interpretacion de las medi-
ciones experimentales, la naturaleza de la fase de
baja temperatura permanece todavia en discusion.
Existe un acuerdo generalizado en que el sistema
condensa en una fase dipolar vitrea (analogo eléc-
trico del vidrio de spin) cuando la concentracién de
Li es lo suficientemente baja (x < 0.02). Sin embar-
go, no esta claro si a mayor concentraciéon (x >
0.02) aparece una fase ordenada (ferroeléctrica ¢
ferroelastica) o si el sistema sigue teniendo uua
fase de baja temperatura desordenada (dipolar
vitrea o cuadrupolar vitrea).

El objetivo del presente trabajo es determinar la
interaccion efectiva entre dos impurezas de Li en
KTaO; utilizando un modelo microscopico. El co-
nocimiento de estas interacciones nos permitird
estudiar el problema estadistico de muchas impure-
zas realizando un mapeo sobre un Hamiltoniano
tipo vidrio de spin.

En nuestro modelo cada i6n esta constituido por
un nicleo y una capa polarizable. Todas las
interacciones son tomadas en aproximacién
armoénica excepto para los iones O? donde se
incluye una interaccion nicleo - capa de cuarto
orden (representando una polarizabilidad no lineal
para dicho i6n). Utilizando la aproximacién de
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fonones autoconsistentes, este modelo da una muy
buena descripcién de la dindmica de la red del
KTaO-3 puro en un amplio rango de temperaturas3.
Las impurezas de Li fueron simuladas modificando
el potencial de interaccion K*-O2 en los sitios del
defecto. Una descripcion mas detallada del modelo
se encuentra en Ref. 4. La aplicacién de este
modelo para el caso de una impureza aislada de Li
en KTaO; nos permitié estudiar un conjunto de
propiedades en muy buen acuerdo con datos
experimentales®. Por lo tanto la extensién del
modelo al estudio de dos impurezas esta
ampliamente justificada.

Con el objeto de calcular la energia de interac-
cion efectiva Li-Li, introducimos dos defectos y
evaluamos la energia total del sistema en la

configuracion de equilibrio (Cbif,._L,). Luego la

energia de interaccion seréa:
ef )_ ef _ ef
()=, —20f M

donde Cbif es la energia total de un Li aislado.
En la Fig. 1 mostramos el comporta:.iento de

Ve en funcion de la distancia Li-Li para
diferentes orientaciones relativas de los dos
dipolos. El primer hecho no trivial es que la
configuracién T7T tiene menor energia que la T, en
forma opuesta a lo esperado en una interaccion
dipolar eléctrica. También se observa que la
configuracién paralela TT se aproxima a la
antiparalela T4 a cortas distancias y ambas quedan
debajo de las tres configuraciones perpendiculares.
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Por otro lado, la configuracion —— tiene una
energia de interaccién mayor y crece fuertemente
cuando la distancia disminuye. La correspondiente
configuracion antiparalela —<« tiene, por el

contrario, una energia que disminuye cuando las
impurezas se acercan.
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Figura 1: Interaccion efectiva Li-Li en funcién de la distancia
para dos iones ubicados a lo largo de la direccién [100] del
cristal. Las orientaciones relativas de los momentos dipolares
de los Li estan representadas por flechas ubicadas a la
izquierda de cada curva.

El conjunto de interacciones calculadas previa-
mente junto a la ocupacion aleatoria de las impure-
zas en el material conducen a configuraciones con
frustracion. La frustracion proviene de la competi-
cién entre interacciones en forma tal que no
pueden ser todas satisfechas por ninguna
configuracion. En la Fig. 2 mostramos dos
plaquetas frustradas donde no hay forma de elegir
la orientacion de los dipolos sin frustrar al menos
una ligadura. Este efecto origina un estado
fundamental altamente degenerado y por lo tanto
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una fase vitrea de baja temperatura. La naturaleza
de esta fase puede ser estudiada describiendo el
sistema con un modelo tipo vidrio de spin. con este
objetivo, realizamos un mapeo de las energias de
interaccién  calculadas previamente en un
Hamiltoniano tipo vidrio de spin propuesto

recientemente para el sistema® Li, K,_ TaO,.
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Figi 2. Dos plaquetas frustradas para el sistema

Li XK,_XTaO3. No existe una forma satisfactoria de elegir

la orientacion de los dipolos sin frustrar al menos una ligadura.

Para cada concentracion de Li (x), el Hamilto-
niano posee tres tipos de constantes de acoplamien-
tos aleatorias: Jpp (x), Jpy (x) y J,(x) correspon-
dientes a configuraciones paralelas, antiparalelas y
perpendiculares. Por lo tanto el Hamiltoniano es:

H_~~—22J““ (x)n'n

2 nLjopv
donde W y v denotan las 6 posibles orientaciones

@

espaciales del momento dipolar del Li. #!' =1 si el
defecto en el sitio 7 tiene estado orientacional U, vy
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es cero en caso contrario. Realizando unas simples
transformaciones, el Hamiltoniano (2) puede ser

escrito en términos de variables de Potts
st =6n'-1:
1
H=—=3 Y W"(x)s's) 3)
2 ijowv
con

a00b00
0a00bo
00a00b
b00a0o0
0b00ao0
00bo0O0a

donde a=3_16(JTT_JL) ybzé(Ju—-JJ_).

Las componentes dipolar y cuadrupolar de las
interacciones pueden ser identificadas con

JY=a-byJ!=a+b respectivamente, ya que J4
= 0(a = b) implica que el sistema no puede
distinguir entre alineamientos paralelos y
antiparalelos. El diagrama de fase de este modelo
ha sido estudiado en funcién de los valores medios

JiyJ? varianzas AJ%and AJ? de estas

magnitudesS. Nosotros hemos evaluado estas
cuatro magnitudes promediando las interacciones
efectivas sobre una cuasi-esfera de radio d = x13
(hemos asociado una concentracién x con una
distancia media entre impurezas d a través de la
relacion x = 1/d3). Los resultados son mostrados en
la Fig. 3. A bajas concentraciones, la interaccion
dipolar es més fuerte que la cuadrupolar y ambas
estan frustradas (las varianzas son mayores que los
valores medios). Cuando x aumenta, la componente

cuadrupolar J{ aumenta mas rapidamente que la
. d . .

dipolar J; y domina para concentraciones mayores

al 2.5%. sin embargo, ambas interacciones per-

manecen frustradas lo que implica que la fase de
baja temperatura es vitrea. Dicha fase vitrea tiene
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caracter  predominantemente  dipolar  para
concentraciones menores al 2.5% y cuadrupolar a
mayores concentraciones. Una extrapolacion

grafica de las curvas de la Fig.3 muestran que J{

supera a AJ? a muy altas concentraciones (x >
10%) indicando la posibilidad de la aparicién de
una fase ordenada. Sin embargo, debemos remarcar
que el andlisis realizado en términos de
interacciones de dos cuerpos deja de ser valido en
este rango de concentraciones.
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Figura 3: Valores medios (J) y varianzas (AJ) de las
componentes dipolar (d) y cuadrupolar (g) en funcién de la
concentracién de Li.
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